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Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Durchfuh- 
rung exothermer, kataiytisch beschleunigter Reaktio- 
nen in einem Reaktor mit einer Katalysatorschuttung, 
die durch indirekten Warmetausch mit einem im Kreuz- 
gegenstrom durch die Katalysatorschuttung gefuhrten 
Kuhlmittel gekuhlt wird, wobei ein einziger Warmetau- 
stauscher vorgesehen und die Kuhlflachendichte iiber 
die Reaktionsstrecke variiert wird. AuBerdem betrifft 
die Erfindung einen zur Durchfiihrung des Verfahrens 
geeigneten Reaktor. 

Bei einem aus der DE-OS 28 48 014 bekannten Reak- 
tor sind in axialer Versetzung zwei Rohrbiindelwarme- 
tauscher innerhalb einer Katalysatorschuttung vorgese- 
hen, die unabhangig voneinander mit Kuhlmittel beauf- 
schlagt werden kdnnen, wodurch eine flexible Beeinflu- 
Bung der Temperatur uber die Lange der Katalysator- 
schuttung erreicht werden soil. Als zusatzliche MaBnah- 
me ist bei diesem Reaktor vorgesehen, daB innerhalb 
der Katalysatorschuttung Zufuhrungsrohre fiir Reak- 
tionsgemische vorgesehen sind. Es handelt sich hierbei 
urn eine sogenannte Kaltgas-Einquenchung, die eine zu- 
satzliche KuhlmaBnahme darstellt und die Ausbildung 
unzulassig hoherTemperaturspitzen in der Katalysator- 
schiittung vermeiden soil. Der bekannte Reaktor weist 
somit drei mehr oder weniger unabhangig voneinander 
regelbare Kuhlsysteme auf, die zwar einen hohen Grad 
an Flexibility gewShrleisten, aber in nachteiliger Weise 
einen sehr hohen Konstruktions- und Regelungs-Auf- 
wand erfordern. 

Aus der DE-OS 31 36 589 ist ein Mischer bzw. Reak- 
tor zur DurchfChrung exothermer Reaktionen, insbe- 
sondere exothermer Polymerisationsreaktionen, be- 
kannt, bei welchem der Produktstrom im sog. Kreuzge- 
genstrom gekuhlt wird. Hierzu befinden sich im Reak- 
torinneren Warmetauscherschlangen, die mit zuneh- 
mendem Wendeldurchmesser, jeweils abwechselnd 
links- bzw. rechtsdrehend mit gleicher Ganghohe auf 
ein Kernrohr gewickelt sind. Zur Abfuhrung der bei der 
exothermen Reaktion entstehenden Warme wird iiber 
eine gemeinsame Zufiihrung Kuhlmittel in die Warme- 
tauscherschlangen eingespeist und in Gegenrichtung 
zum Produktgasstrom durch den Reaktor geleitet. Auf- 
grund der groBen Zahl von Warmetauscherschlangen 
wird zwar eine relativ groBe Flache fQr den Warmeaus- 
tausch bereitgestellt, aber die Kiihlwirkung ist aufgrund 
des gleichmaBigen Aufbaus des Warmetauschers uber 
die gesamte Reaktionsstrecke nicht variierbar. 

In der US-PS 43 39 413 ist ein Reaktor zur DurchfCh- 
rung exothermer, katalytischer Reaktionen beschrieben. 
Zur Abfuhrung der Reaktionswarme aus dem Katalysa- 
torbett wird dieses durch einen gewickelten Rohrbun- 
delwarmetauscher im Kreuzgegenstrom gekuhlt Um 
die Temperaturverteilung entlang des Reaktionsweges 
zu steuern, wird vorgeschlagen, die Steighohe der Wick- 
lung entlang des Strdmungsweges des Synthesegases 
kontinuierlich zu erhohen. Ein weiterer Vorschlag lautet 
dahingehend, die Steighohe zum Austrittsende hin wie- 
der zu verringern, bzw. mehrere alternierende Ab- 
schnitte von kontinuierlich gesteigerter und verminder- 
ter Wickelhohe vorzusehen. Besonders die erste Varian- 
te hat den Nachteil, daB die maximale Kuhlflachendich- 
te an der Eintrittszone des Katalysators vorliegt, wo- 
durch ein optimales Anspringen der Reaktion vermin- 
dert wird. Des weiteren fuhrt die kontinuierlich abneh- 
mende Kuhlflachendichte im Mittelteil der Katalysator- 
schuttung zu einem unzureichenden Warmeabtrans- 



port. 

Es ist deshalb eine Aufgabe der Erfindung, ein Ver- 
fahren der eingangs genannten An sowie einen zur 
Durchfiihrung des Verfahrens geeigneten Reaktor so zu 

5 entwickeln, daB mit relativ wenig Aufwand eine sicher 
beherrschbare Verfahrensfiihrung gewahrleistet wird. 

Diese Aufgabe wird durch das im Anspruch 1 angege- 
bene Verfahren gelost 

Ein wesentliches Merkmal des erfindungsgemaBen 

to Verfahrens ist darin zu sehen, daB die Kuhlung mittels 
eines einzigen Warmetauschers erfolgt, der keine ein- 
heitliche Kuhlflachendichte aufweist, sondern so ausge- 
staltet ist, daB im Eintrittsbereich des Reaktors eine ver- 
minderte Kuhlung erfolgu Diese verminderte Kuhlung 

15 hat zur Folge, daB die Reaktionstemperatur innerhalb 
der Katalysatorschuttung im Eintrittsbereich des Reak- 
tors schneller ansteigt als bei maximaler Kuhlung der 
Katalysatorschuttung bis zum Eintrittsende hin. Im Ein- 
zelfall ist dabei selbstverstandlich darauf zu achten, daB 

20 die jeweils zulassigen Hbchsttemperaturen, die von der 
Art der durchzufiihrenden Reaktion, den Katalysatorei- 
genschaften und gegebenenfalls weiterer Parameter ab- 
hangen konnen, nicht uberschritten werderu Ein Vorteil 
des raschen Temperaturansliegs im Eintrittsbereich des 

25 Reaktors ist insbesondere darin zu sehen, daB die Reak- 
tionsgeschwindigkeit dadurch vergroBert wird und so- 
mit letztendlich weniger Katalysatorvolumen benotigt 
wird. 

Der Bereich zunehmender Kuhlflachendichte im Ein- 
30 trittsbereich des Reaktors liegt vorzugsweise zwischen 
5 und 50%, insbesondere zwischen 10 und 20% der 
Lange der gekuhlten Katalysatorschuttung. Selbstver- 
standlich richtet sich der konkrete Wert im Einzelfall 
wieder nach der Art der durchzufiihrenden Reaktion 
35 sowie der dabei vorliegenden speziellen Verfahrensbe- 
dingungen. 

GemaB der Erfindung ist weiterhin vorgesehen, daB 
im Austrittsbereich der Katalysatorschuttung eine Ab- 
nahme der Kuhlflachendichte erfolgt. Die verminderte 

40 Kuhlung im Austrittsbereich des Reaktors bewirkt ge- 
geniiber einer gleichbleibenden Kuhlung bis zum Aus- 
trittsende eine Temperaturerhohung des Reaktionsge- 
misches und damit wiederum einen Anstieg der Reak- 
tionsgeschwindigkeit Diese Verfahrensfiihrung ist vor- 

45 teilhaft, weil die Reaktionsgeschwindigkeit innerhalb 
der gekuhlten Katalysatorzone zum Austrittsende des 
Reaktors hin stark abnimmt Der nicht reagierte Anteil 
der Reaktionsteilnehmer kann dann namlich bei anstei- 
gender Temperatur bis zum Erreichen des Reaktions- 

50 gleichgewichts gunstiger abreagieren als bei maximaler 
Kuhlung, d. h. bei gleichbleibender Kuhlung ware eine 
hohere Verweilzeit der Reaktionsteilnehmer und somit 
ein groBeres Reaktorvolumen erforderlich. 

Die Erhohung der Austrittstemperatur aus dem Re- 

55 aktor durch verminderte Kuhlung des Austrittsbereichs 
hat in der Regel auch noch einen weiteren verfahrens- 
technischen Vorteil. Oblicherweise wird aus dem heiBen 
Reaktionsprodukt durch indirekten Warmetausch ein 
m6glichst hoher Anteil der darin enthaltenen Warme 

60 zuriickgewonnen. Bei Anstieg der Austrittstemperatur 
kann daher ein kleinerer Warmetauscher fur diesen 
Warmetausch vorgesehen werden. 

GemaB der Erfindung wird der bereits dargestellte 
Effekt der Temperaturfuhrung im Eintritts- sowie im 

65 Austrittsbereich des Reaktors noch dadurch verstarkt, 
daB den vermindert gekuhlten Zonen der Katalysator- 
schuttung noch eine ungekuhlte, adiabatisch betriebene 
Katalysatorzone nachfolgt (Austrittsbereich). 
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Das erfindungsgemaBe Verfahren laBt sich insbeson- 
dere fur die Methanisierung eines Wasserstof f und Koh- 
lenoxide enthaltenden Synthesegases, fur die Kohlen- 
monoxid-Konvertierung und fur weitere Reaktionen 
mit vergleichbarer Exothermie anwenden. 

Aus den oben stehenden Ausfiihrungen ist ersichtlich, 
daB das wesentliche Merkmal der Erfindung darin be- 
steht, daB die Eintritt- bzw. Austrittsbereiche der Kata- 
lysatorschuttung einer verminderten Kiihlung unterzo- 
gen werden. Da die abnehmende Kuhlwirkung und 
nicht die veranderliche Kiihlflachendichte das primar 
entscheidende Merkmal ist, sol! auf Verfahrensvarian- 
ten, bei denen bei gleichbleibender Kuhlflachendichte 
aufgrund von Isolierungen, Ubergang auf andere War- 
metauschermaterialien oder andere Manipulationen in 
diesen Bereichen verringerte Warmeiibergange erzielt 
werden, im Sinne der Erfindung als Varianten mit ver- 
minderter Kiihlflachendichte verstanden werden. 

Ein fur die Durchfuhrung des erfindungsgemaBen 
Verfahrens besonders geeigneter Reaktor enthalt ein im 
wesentlichen vertikal angeordnetes Reaktorgehause, 
das ein im wesentlichen in axialer Richtung von einem 
Reaktionsgemisch zu durchstromende Katalysator- 
schuttung enthalt. in die ein einziger axial ausgerichteter 
gewickelter Rohrbundel-Warmetauscher eingebettet 
ist, der zumindest in seinem mittleren Bereich durch 
gleichformige Anordnung der Wicklung der Warmetau- 
scherrohre eine maximale konstante Kiihlflachendichte 
aufweist und dessen in den Eintrittsbereich des Reak- 
tors reichendes Ende zu diesem Ende hin eine abneh- 
mende Kiihlflachendichte aufweist, wozu die Warme- 
tauscherrohre mit zunehmender Wicklungs-Steighohe 
in diesen Bereich der Katalysatorschuttung angeordnet 
sind. 

GemaB der Erfindung wird der Reaktor dadurch wei- 
ter ausgestaltet, daB das dem Austrittsbereich des Reak- 
tors zugewandte Ende des Warmetauschers eine abneh- 
mende Kiihlflachendichte aufweist, wozu die Warme- 
tauschrohre mit zunehmender Wicklungs-Steighohe in 
diesem Bereich der Katalysatorschuttung angebracht 
sind. 

Der den mittleren Teil des Warmetauschers bildende 
Bereich konstanter Kuhlflachendichte erstreckt sich in 
der Regel uber 40 bis 95%, vorzugsweise zwischen 60 
und 85% der Lange des Warmetauschers, wahrend im 
Eintrittsbereich die Kuhlflachendichte zwischen 5 und 
30%, vorzugsweise zwischen 10 und 20% der Lange der 
gekiihlten Katalysatorschuttung liegt. 

In einer giinstigen konstruktiven Ausgestaltung des 
erfindungsgemaBen Reaktors ist der Warmetauscher 
auf ein Kernrohr gewickelt, uber das Kiihlmittel zu den 
Warmetauscherrohren geieitet wird. Das eine Ende des 
Kernrohrs wird dabei zweckmaBigerweise uber eine ge- 
gen die Katalysatorschuttung geschlossene Umlenk- 
kammer mit einem ersten Rohrboden versehen, in den 
die Warmetauscherrohre einmunden. Diese konstrukti- 
ve Ausgestaltung ermdglicht es, die Zufuhr sowie die 
Entnahme von Kuhlmittel von einem einzigen Ende des 
Reaktors aus vorzunehmen. Das von der Umlenkkam- 
mer iiber den ersten Rohrboden in die Warmetauscher- 
rohre geleitete Kiihlmittel wird am Austrittsende des 
Warmetauschers zweckmaBigerweise wieder iiber ei- 
nen am Kernrohr befestigten zweiten Rohrboden ge- 
sammelt und iiber eine zentrale Abzugsleitung aus dem 
Reaktor abgezogen. Die Rohrboden konnen dabei in 
ublicher Form in ebener Ausfuhrung vorgesehen sein 
oder auch eine gewolbte Form haben, was unter Um- 
standen fur die Einfuhrung der Kuhlrohre in den Rohr- 



boden oder aus drucktechnischen Griinden gunstiger 
sein kann. 

In gunstiger Weiterbildung des erfindungsgemaBen 
Reaktors weisen die Rohrboden einen geringeren 
5 Durchmesser auf als der Rohrbundelwarmetauscher. 
Besonders giinstig ist es, wenn der Durchmesser der 
Rohrboden etwa dem lnnendurchmesser des gewickel- 
ten Warmetauschers entspricht. In einem solchen Fall 
ist es namlich ohne weiteres moglich, die Rohrboden 
io innerhalb der Katalysatorschuttung vorzusehen, da das 
Reaktionsgemisch bzw. das Reaktionsprodukt weitge- 
hend ungehindert an diesem Bauelement vorbeisiromen 
kann. Weiterhin ist es zweckmaBig, die Warmetauscher- 
rohre mit im wesentlichen axialer Ausrichtung in die 
is Rohrboden einmunden zu lassen. Dies bedeutet, daB die 
im mittleren Bereich des Warmetauschers spiralformig 
gewickelten Rohre im Bereich der verminderten Kuhl- 
flachendichte eine andere Ausrichtung erfahren und von 
einer gleichformigen Schraubenlinienform in eine sol- 
20 che mit veranderter Steigungshohe und gegebenenfalls 
abnehmendem Radius ubergehen sowie schlieBlich mit 
im wesentlichen axialer Ausrichtung enden. 

Weitere Einzelheiten der Erfindung werden nachfol- 
gend anhand eines in den Figuren schematisch darge- 
25 stellten Ausfiihrungsbeispiels erlautert. 
Eszeigen: 

Fig. 1 einen erfindungsgemaBen Reaktor, 
Fig. 2 den Temperaturverlauf im Reaktor nach Fig. 1 
bei einer Methanisierungsreaktion und 
30 Fig« 3 die Temperaturabhangigkeit der Reaktionsge- 
schwindigkeit bei einer Methanisierungsreaktion. 

Das Gehause des in Fig. 1 dargestellten Reaktors be- 
steht aus zwei Teilen, einer oberen Haube 1 sowie ei- 
nem mittels einer Flanschverbindung 2 daran anschlieB- 
35 baren, vertikal angeordneten zylindrischen Mantel 3, 
der unten in eine angeschweiBte gewolbte Haube 4 
ubergeht. Die obere Haube 1 weist als oberen AbschluB 
einen horizontal angeordneten Deckel 5 auf, der uber 
einen Flansch 6 mit der Haube losbar verbunden ist Auf 
40 dem Deckel 5 sind Halterungselemente 7 angebracht, so 
daB beispielsweise mit einem Kran der Deckel 5, der 
Deckel 5 nebst angeflanschter Haube 1 und der daran 
befestigten, noch zu beschreibenden Innenkonstruktion 
des Reaktors, oder auch der gesamte Reaktor bewegt 
45 werden kann. Die obere Haube 1 enthalt ferner einen 
oder gegebenenfalls mehrere, tiber den Umfang der 
Haube gleichmaBig verteilte Rohrstutzen 8 zur Zufuh- 
rung von Reaktionsgemisch in den Reaktor und eine 
Rohrdurchfuhrung fur ein Kiihlmittel fuhrendes Rohr 9. 
so Die mit dem zylindrischen Mantel 3 verbundene unte- 
re Haube 4 weist einen Rohrstutzen 10 zum Abzug von 
Reaktionsprodukt. eine siebartige, gasdurchlassige, den 
Katalysatorraum des Reaktors vom Rohrstutzen 10 ab- 
schirmende Konstruktion 11 und mehrere, iiber den 
55 Umfang gleichmaBig verteilte Rohrstutzen 12, 13 auf. 
Die durch Blindflansche verschlieflbaren Rohrstutzen 
12 und 13 sind fur die Entleerung der Katalysatorschut- 
tung vorgesehen. Um eine vollstandige Entleerung zu 
sichern, ist die fur Katalysatorteilchen undurchlassige 
60 Siebkonstruktion 11 innerhalb des Reaktors in Form 
eines Kegelstumpfes, dessen Basis in der Nahe der 
Rohrstutzen 12, 13 liegt, ausgefuhrt. 

Das Reaktorgehause kann gegebenenfalls ganz oder 
teilweise mit einer in der Figur nicht dargestellten War- 
65 meisolierung versehen sein oder auch als Doppelman- 
telkonstruktion mit einem katalysatorfreien Ringraum 
zwischen den beiden Reaktormanteln ausgebildet sein. 
Im Reaktor ist ein uber ein Halterungselement 14 und 
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uber das mit der Haube 1 verschweifite Kuhlrohr 9 an 
der Haube 1 aufgehangter gewickelter Rohrbiindelwar- 
metauscher enthalten. Die Rohre sind auf ein zentrisch 
angeordnetes Kernrohr, durch das ein Kuhlrohr 15 lauft, 
gewickelt. Dem Kuhlrohr 15 ist am unteren Ende ein 
Rohrboden 16 aufgesetzt. Eine mit dem Rohrboden 16 
verschweiBte gewolbte Haube bildet einen Umlenk- 
raum 18 fiir Kuhlmittel, das uber das Kuhlrohr 15 zuge- 
fuhrt wird und durch den Rohrboden 16 in darin ein- 
miindende Kiihlrohre eintreten soil. Die Haube 17 kann 
gegebenenfalls mit einer Warmeisolierung versehen 
sein, sofern an dieser Stelle eine Kuhlung der umgeben- 
den Katalysatorschiittung unerwiinscht ist. Im oberen 
Bereich des Mantels 3 ist ein weiterer Rohrboden 19 
zentrisch am Kuhlrohr 15 befestigt. In ihm munden die 
vom Rohrboden 16 ausgehenden Rohrbundel 20, deren 
Lage innerhalb des Reaktors durch die gestrichelten 
Linien 21 angedeutet ist In der Fig. 1 sind nur am Be- 
ginn und am Ende der gleichformigen Wicklung die 



10 



15 



der Befullung (Linie 27) gegebenenfalls variiert werden 
kann. In der ungekuhlten Reaktionszone stellt sich ein 
adiabatischer ReaktionsVerlauf ein und es kommt zur 
raschen Ausbildung einer relativ hohen Temperatur. 
Nach Durchlaufen dieser Zone wird das Reaktionsge- 
misch zunachst einer relativ geringen Kuhlung unterzo- 
gen, bis nach Eintritt in den Teil des Warmetauschers, 
der auf das Kernrohr 22 aufgewickelt ist, eine gleichma- 
Bige intensive Kuhlung eintritt. Nach Verlassen dieses 
Bereiches durchstrdmt das Reaktionsgemisch zunachst 
wieder einen Bereich verminderter Kuhlung und 
schlieBlich unterhalb des Rohrbodens 16 einen unge- 
kuhlten Bereich, so daB sich wieder eine adiabatische 
Reaktionsfiihrung einstellt, bevor das Reaktionsge- 
misch nach Passieren der Siebvorrichtung 1 1 uber den 
Rohrstutzen 10 aus dem Reaktor abgezogen wird. Der 
sich bei einer Methanisierungsreaktion einstellende 
Temperaturverlauf ist qualitativ in der Fig. 2 dargestellt. 
Das Reaktionsgemisch tritt mit einer Eintrittstempera- 



Rohrquerschnitte dargestellt In diesem Bereich sind die 2 o tur Ti bei 27 in die Katalysatorschiittung ein und wird 

^ ' infolge der fehlenden Kuhlung nach einer sehr kurzen 

Reaktionsstrecke auf die hohe Adiabattemperatur T2 
aufgeheizt. Nach Durchlaufen einer ungekuhlten Zone 
(a in Fig. 2) wird die Temperatur in der nachfolgenden, 
mit verminderter Kuhlung betriebenen Katalysatorzo- 
ne entsprechend der Kurve I in Fig. 2 auf Temperatur 
T3 absinken ( b in Figur 2). AnschlieBend tritt das Reak- 
tionsgemisch in den mit maximaler Kuhlung betriebe- 
nen, auf das Kuhlrohr 15 gewickelten Bereich und er- 



Kuhlrohre auf einem auf das Kuhlrohr 15 aufgesetzten 
weiteren Kernrohr 22 aufgewickelt. Das Kernrohr 22 ist 
zur Vermeidung unerwunschter Bypass-Stromungen 
von Reaktionsgemisch gasdicht mit dem Kuhlrohr 15 
verbunden. 

Die Kiihlrohre weisen bei der Kuhlung einer Metha- 
nisierungsreaktion mit unter Druck siedendem Wasser 
einen Durchmesser zwischen 8 und 25 mm. insbesonde- 
re zwischen 10 und 15 mm auf und sind in axialer und 



radialer Richtung jeweils urn etwa das Doppehe des 30 fahrt hier eine weitere Temperaturabsenkung bis auf 



Rohrdurchmessers voneinander entfernt Die Dimen 
sionierung hangt im Einzelfall vom speziellen Einsatz- 
gas, der PartikelgroBe und Aktivitat des Katalysators 
und yon weiteren Verfahrensparametern ab 



den Wert T4, bevor es im nachfolgenden Bereich ver- 
minderter Kuhlung wieder geringfiigig aufgeheizt und 
schlieBlich im ungekuhlten Austrittsbereich der Kataly- 
satorschuttung auf die Austrittstemperatur T5 ange- 



Den auf das Kernrohr 22 gewickelten Bereich des 35 warmt wird (Bereiche c-d bzw.d-e in Fig. 2). 



Warmetauschers, der eine gleichmaBige Kuhlflachen 
dichte aufweist, schlieBen sich oben und unten Uber 
gangsbereiche mit Variabler Kuhlflachendichte an. Da 
bei nimmt der Durchmesser des Warmetauschers im 



In der Fig. 2 ist im Vergleich dazu durch die gestri- 
chelte Linie II der Temperaturverlauf unter der Annah- 
me, daB der gesamte Bereich zwischen den Rohrboden 
19 und 16 mit maximaler Kuhlung gekuhlt wird, darge- 



wesentlichen vom Durchmesser des Reaktors auf den 40 stellt Die Temperatur fallt in diesem Fall relativ schnell 



Durchmesser der Rohrboden 16 bzw. 19 ab. Die im Be 
reich des Kernrohrs 22 schraubenlinig gefuhrten Rohre 
20 werden dazu umgelenkt und munden schlieBlich in 
axialer Richtung in den Rohrboden, 



auf den Wert T4, der der isothermen Reaktionsfiihrung 
entspricht, und die Umsetzung erfolgt mit entsprechend 
geringerer Reaktionsgeschwindigkeit. Bei gleicher Lan- 
ge der Kuhlzone kann dies bedeuten, daB zu wenig Re- 



Der obere Rohrboden 19 ist uber eine Haube 23, die 45 aktionsgemisch umgesetzt wird, oder daB bei Verwen 



gegebenenfalls ebenso wie die untere Haube 17 eine 
Warmeisolierung aufweisen kann, mit einer konzen- 
trisch um das Kernrohr 15 angeordneten Kuhlmittel- 
Abzugsleitung 24 verbunden. Die konzentrisch verlau- 
fenden Leitungen 15 und 24 werden im Bereich der 50 
oberen Haube 1 umgelenkt und seitlich aus ihr heraus- 
gefuhrt. Das Rohr 24 geht dabei in das bereits erwahnte 
Rohr 9 iiber. Das Rohr 9 ist uber einen Rohrstutzen 25 
an eine weitere Kuhlmittel-Abzugsleitung anzuschlie- 
Ben, wahrend der mit der Leitung 15 verbundene Rohr- 55 
stutzen 26 an eine Kuhlmittel-Zufuhrungsleitung ange- 
schlossen werden kann. 

Der Reaktor ist bis zur Linie 27 mit einer Katalysator- 
schiittung gefullt Oberhalb der Schuttung kann zur 



dung eines hochaktiven Katalysators im adiabatisch be- 
triebenen SchluBabschnitt das Umsatzziel nicht erreicht 
werden kann bzw. dieser Katalysatorabschnitt irreversi- 
bel geschadigt wird. 

Die Reaktionsfiihrung gemaB dem Temperaturprofil 
der Kurve I erweist sich als besonders gunstig, da die im 
Eintrittsbereich des Reaktors erreichte und nur langsam 
wieder abgebaute hohe Temperatur eine sehr hohe Re- 
aktionsgeschwindigkeit zur Folge hat Da jedoch ein 
hoher Umsatz bei gleichgewichtsbestimmten Reaktio- 
nen wie beispielsweise der Methanisierung nur erzielt 
werden kann, wenn die Austrittstemperatur relativ 
niedrig ist, ist es zur Erreichung dieses Ziels erforderlich, 
eine relativ geringe Austrittstemperatur anzustreben. 



cleichmaBigen Beaufschlagung mit Reaktionsgemisch 6 o Die adiabatische Nachreaktion (Bereich d-e) scheint 



eine geeignete Anordnung zur Stromungsverteilung 
vorgesehen sein, was jedoch aus Grunden der Einfach- 
heit in der Figur nicht dargestellt ist Zur Befullung des 
Reaktors mit Katalysator kann der Deckel 5 abgehoben 
werden. 

Beim Betrieb des in der Fig. 1 dargestellten Reaktors 
durchstrdmt das Reaktionsgemisch zunachst eine unge- 
kuhlte Katalysatorzone, deren Lange durch die Hohe 
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dieser Forderung zunachst entgegenzustehen, doch sie 
fuhrt bei nicht vollstandiger Abreaktion im Bereich b-c 
zu einer hohen Produktausbeute, da der nicht abrea- 
gierte Anteil bei ansteigender Temperatur bis zum Er- 
reichen des Gleichgewichts gunstiger abreagieren kann 
als unter isothermen Bedingungen, d. h. unter isother- 
men Bedingungen bei niedrigerer Temperatur ware ei- 
ne hdhere Verweilzeit und somit ein groBeres Reaktor- 
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volumen erforderlich. 

Anhand der Fig. 3 ist eine beobachtete Besonderheit 
bei der Methanisierung in qualitativer Form dargestetlL 
Aufgetragen ist die Reaktionsgeschwindigkeit x in Ab- 
hangigkeit vom Kehrwert der absoluten Temperatur. 5 
Die normale Abhangigkeit gemaB der Arrheniuskurve 
ist eine Abnahme der Reaktionsgeschwindigkeit mit der 
Temperatur gemaB der Linie I. Bei der Methanisierung 
an verschiedenen handelsublichen Methanisierungska- 
talysatoren wurde jedoch gefunden, daB die Reakttons- 10 
geschwindigkeit bei Unterschreiten einer Temperatur, 
die je nach Katalysator-Tragermaterial-Kombination in 
der GroBenordnung von etwa 250 bis 350° C liegt, stark 
abfallt. Das bedeutet, daB bei einer konventionellen, 
gleichmaBigen Abkuhlung innerhalb einer Katalysator- 15 
zone nur eine geringe Methanausbeute erzielt werden 
kann. Fur die Erreichung einer hohen Methanausbeute 
ist es deshalb ublicherweise erforderlich, mehrstufig zu 
arbeiten, d. h. einen zweiten Reaktor zur Erreichung ei- 
ner hohen Methanausbeute nachzuschalten. Der Ein- 20 
satz eines erfindungsgemaBen Reaktors erlaubt es da- 
gegen, schon im einstufigen Betrieb sehr hohe Methan- 
ausbeuten zu erreichen. 

Nachfolgend ist ein spezielles Ausfuhrungsbeispiel 
angefuhrt, bei dem ein Einsatzgas, das aus 37,5% Was- 25 
serstoff (%-Angaben beziehen sich jeweils auf Volu- 
men-%), 12,5% Kohlenmonoxid, 12,4% Kohlendioxid, 
12,5% Methan, 0,1% Stickstoff und 25,0% Wasserdampf 
besteht und das bei einem Druck von 10 bar und einer 
Temperatur von 310°C bereitgestellt wird, und mit einer 30 
Raumgeschwindigkeit im Bereich zwischen 6000 und 
10 000 Nm 3 /m 3 Katalysator und Stunde durch die erste 
adiabatische Reaktionszone sowie mit einer Raumge- 
schwindigkeit zwischen 4000 und 8000 Nm 3 /m 3 Kataly- 
sator und Stunde durch die gekiihlten Zonen sowie eine 35 
nachgeschaltete adiabatisch betriebene Zone gefuhrt 
wird. Der verwendete Reaktor entspricht dem in Fig. 1 
dargestellten Ausfuhrungsbeispiel. 

In der eintrittsseitigen adiabatischen Katalysatorzone 
erfolgt eine Temperaturerhohung bis auf etwa 61 5° C, 40 
diese Temperatur wird bis zum Austritt aus der Zone 
gleichmaBiger KUhlung, die durch die auf das Kernrohr 
22 gewickelten Kiihlrohre gekennzeichnet ist, auf eine 
Temperatur von 320° C zuruckgekuhlL Hier besteht das 
den Reaktor durchstromende Gasgemisch aus 163% 45 
Wasserstoff, 0,7% Kohlenmonoxid, 18,8% Kohlendi- 
oxid, 26,2% Methan, 0,1% Stickstoff und 37.9% Wasser- 
dampf. Bis zum Austrittsende aus dem Reaktor erfolgt 
wieder eine Temperaturerhohung, so daB das Reak- 
tionsprodukt schlieBlich bei einer Temperatur von 50 
410°C und unter einem Druck von 8,5 bar aus dem Re- 
aktor austritt. Es enthalt 8.9% Wasserstoff, 0,4% Koh- 
lenmonoxid, 17,8% Kohlendioxid, 29,4% Methan, 0,1% 
Stickstoff und 43,4% Wasserdampf. Nach der ublichen 
Abkuhlung und Abtrennung von Kohlendioxid und 55 
Wasserdampf liegt schlieBlich ein Produktgas vor, das 
22,7% Wasserstoff, 1% Kohlenmonoxid, 1% Kohlendi- 
oxid, 75% Methan und 03% Stickstoff enthalt. 

Wurde zum Vergleich das aus der Zone gleichmaBi- 
ger Kuhlung austretende Gas direkt als Produktgas her- eo 
angezogen, so ergabe sich nach der Abkuhlung, Abtren- 
nung von Kohlendioxid und Wasser ein Produktgas, das 
373% Wasserstoff, 1,6% Kohlenmonoxid, 03% Koh- 
lendioxid, 0,2% Stickstoff und lediglich 60% Methan 
enthielte. 65 
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Patentanspruche 

1. Verfahren zur Durchfuhrung exothermer, kataly- 
tisch beschleunigter Reaktionen, insbesondere zur 
Methanisierung eines im wesentlichen Wasserstoff 
und Kohlenoxide enthaltenden Synthesegases in ei- 
nem Reaktor mit einer Katalysatorschuttung, die 
durch indirekten Warmetausch mit einem im 
Kreuzgegenstrom durch die Katalysatorschuttung 
gefuhrten Kuhlmittel gekuhlt wird, wobei ein einzi- 
ger Warmeaustauscher vorgesehen und die Kuhl- 
flachendichte uber die Reaktionsstrecke variiert 
wird, dadurch gekennzeichnet, daB die Katalysa- 
torschuttung im Eintrittsbereich des Reaktors 
durch Warmetausch bei zunehmender KUhlfla- 
chendichte gekuhlt wird, daB eine weitere Kuhlung 
der Katalysatorschuttung im nachfolgenden Be- 
reich, in dem ein Maximalwert der Kuhlflachen- 
dichte erreicht wird, erfolgt, daB man die Katalysa- 
torschuttung im Austrittsbereich des Reaktors 
durch Warmetausch bei abnehmender Kuhlfla- 
chendichte kuhlt und daB der gekiihlten Zone im 
Austrittsbereich des Reaktors eine ungekuhlte, 
adiabatisch betriebene Katalysatorzone nachfolgt 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet. daB der Bereich zunehmender Kuhlfla- 
chendichte zwischen 5 und 50%, vorzugsweise zwi- 
schen 10 und 20% der Lange der gekiihlten Kataly- 
satorschuttung liegt 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB der Bereich abnehmender Kuhl- 
flachendichte zwischen 5 und 30%, vorzugsweise 
10 und 20% der Lange der gekuhlten Katalysator- 
schuttung liegt. 

4. Verfahren nach Anspruch 1 bis 3, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB der Zone mit zunehmender 
Kuhlflachendichte im Eintrittsbereich des Reaktors 
eine ungekuhlte, adiabatisch betriebene Katalysa- 
torzone vorausgeht. 

5. Reaktor zur Durchfuhrung des Verfahrens nach 
Anspruch 1 bis 4 mit einem im wesentlichen verti- 
kal angeordneten Reaktorgehause, das eine in 
axialer Richtung von einem Reaktionsgemisch zu 
durchstromende Katalysatorschuttung enthalt, in 
der ein einziger axial ausgerichteter, gewickelter 
RohrbUndel-Warmetauscher eingebettet ist, da- 
durch gekennzeichnet, daB der Rohrbundel-War- 
metauscher zumindest in seinem mittleren Bereich 
durch gleichformige Anordnung der Wicklung der 
Warmetauscherrohre eine maximale konstante 
Kuhlflachendichte aufweist und dessen in den Ein- 
trittsbereich des Reaktors reichendes Ende zu die- 
sem Ende hin eine abnehmende Kuhlflachendichte 
aufweist. wozu die Warmetauschrohre mit zuneh- 
mender Wicklungs-Steighohe in diesem Bereich 
der Katalysatorschuttung angeordnet sind, und daB 
das dem Austrittsbereich des Reaktors zugewende- 
te Ende des Warmetauschers eine abnehmende 
Kuhlflachendichte aufweist, wozu die Warmetau- 
scherrohre mit zunehmender Wicklungs-Steighohe 
in diesen Bereich der Katalysatorschuttung ange- 
bracht sind, und daB die Katalysatorschuttung im 
Austrittsbereich uber das Ende des Warmetau- 
schers hinausragt. 

6. Reaktor nach Anspruch 5. dadurch gekennzeich- 
net, daB der Bereich konstanter Kuhlflachendichte 
zwischen 40 und 95%, vorzugsweise zwischen 60 
und 85% der Lange des Warmetauschers ausmacht 
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7. Reaktor nach Anspruch 5 oder 6, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB der WSrmetauscher ein Kern- 
rohr aufweist, dessen unteres Ende iiber eine gegen 
die Katalysatorschuttung geschlossene Umlenk- 
kammer mit einem ersten Rohrboden, in den die 5 
Warmetauscherrohre miinden, und in dessen obe- 
rem Bereich ein zweiter Rohrboden, in den die 
Warmetauscherrohre munden, angeordnet ist, so- 
wie mit einer ins Kernrohr fuhrenden Kuhlmittel- 
zufiihrungsleitung sowie einer vom zweiten Rohr- 10 
boden wegfuhrenden Kiihlmittelabzugsleitung. 

8. Reaktor nach Anspruch 7, dadurch gekennzeich- 
net, daB die Rohrboden einen geringeren Durch- 
messer aufweisen als der Rohrbiindelwarmetau- 
scher und daB die Warmetauscherrohre mit im we- 15 
sentlichen axiaier Ausrichtung in die Rohrboden 
einmunden. 

9. Reaktor nach Anspruch 5 bis 8, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Katalysatorschuttung im Eintritts- 
bereich uber das Ende des Warmetauschers hinaus- 20 
ragt 
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